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Die f olgenden Angaben sind den vom Am 

PrGfunasantrag gem. S 44 PatG ist gestellt . „„i^„ r 

© Reawcrfur eine katalytische chemische Reaktion, insbesondere Methano.reform.erungsreaktor 
(57) DieErfindungbeziehtsichaufeinenReaktorzurkataly- 

tischen chemischen Umsetzung eines gasforn^gen oder 

flussigen Reaktionsausgangsprodukts in em Reaktions- 

endprodukt, das eine gasformige oder flussige, mittels 

Membrandiffusion selektiv abtrennbare. Reaktionskom-. 

ponente errthalt, insbesondere zur Wasserdampfrefor- 

mierung von Methanol, mit einem Reaktionsraum. in den 

das Reaktionsausgangsprodukt einstrombar ist und der 
Vein geeignetes Katalysatormaterial beinhaltet. 

ErfindungsgemaB sind in den Reaktionsraum porose 

Hohlfasern als Membranen zur selektiven Abtrennung 

der Reaktionskomponente vom restlichen Reaktionsend- 

produkt eingebracht. . 

Verwendung z. B. als mobiler Methanolreformierungsre- _____ 

aktor-in-brennstoffzellenbetriebenen-KraftfahTzeugen. 
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Beschreibung Speziell offehbart die genannte US 4.175.153 eine Wasser- 

DieErfindungbezieht sich auf einen Reaktor zur katalyti- S^HSS iL^™ fX?**** " 
schen chemischen Umsetzung eines gasformigen oSr flX SnH. t Hohlfasem voneinander beab- 

sigenReakdonsausgangsp ro d^^ 5 ^ p^S f" ?? wasserstoffhalti g e ^ch, 

diffusion selektiv abtrennbare Reaklonskominente ST ST* T M& ^°\ ^ ^dasGehauseeingelei- 
halt, wobei der Reaktor einen RTSnZSlt v ^5 *2 J" 618 der paraUel ^S^dneten Hohlfa- 

den das Reatoausgang^p^ S ^ W ° bei Selektiv d <* Wasserstoff .durch 

Reaktoren dieser Art sind beispielsweise zur Wasser Z f ?^A ^"^J e ^ dtellen abgetrennt wird. Als 

dampfreformierung von Methanol £ Srauch^J^ Anwendungsmdghchkeit ist dort der Einsatz solcher 

Reaktion entsteht als RedSSSdJ^S^^SF w^«topjurchlfesiger Hohlfasem als Brennstoffzellen- 

reiches Gemisch, das einen RcvnsZT^^XM^^' t ^J? Brennstoffze Ue beschrieben. 

,oxidenthalt.Es^ 15 Jg** ^^^^^^B^. 

reaktoren in mobilen Anlaeen in brennstoff^ellenhPh^k! steuung eines Reaktors der eingangs genannten Art zu- 

nen Kraftfahrzeugen ekSzeS ^?S^S?lS2r' ^ J" ^ ^ kan * ikt 1111(1 leicht bauen ™t und 

stolfzeuenbenotig^enWas^ e"^^ 

Methanol zu gewinnen. Da KohlenmonoS 2£2S£ W eiS £££ ItT BereitSte1 ' 

genden EinfluB auf die Brennstoffzellen hat. bedarf d*T a, emes ^fo" mt den Merkmalen des Anspruchs 1. 

aktionsendproduktderMeth^ 20 d" ^ Hoh ^ .^er an sich be- 

nerentsprechendenBehandlung, wofiir als eine MogSchke t 2nS?H^'?Sf / R ^>nsraum eingebracht und 

die selektive Abtrennung des Wasserstoffs Sf£ ^ n dort als M^br^enzur selektiven Abtrennung der 

brandiffusion bekannt ist BesondS^ fur den !SL p£" f Reaktl0nse °d P rodukt enthaltenen, selektiv abtrennbaren 

satzfall in der FahrzeugJhTtTe^ut Dy^tS ™ d 25 SS^- T Reaktionsend P ro dukt. Dabei 

Platzgrunden wunschenswert, den Iteto iSffii^ SJSST ^H^r^ Kom P° nente des ™ T^A- 

moglichst wenig RegeluV und Steuerein^eiten zutTeS S£ Hohlfaserw^dung hindurch in den inneren Ka- 

satz kommen solleh und iaaJ^SS^S^ S hlftS f " o !^ "ber die betreffenden 

grad angestrebt wird wirkungs- Hohlfaserkanale aus dem Reaktionsraum abgezogen wer- 

]iderPatentschriftUS4981676isteinR ea lrtnr^r < .;n £ J abtre f nende n Membranen befinden sich somit di- 

. gangs genannten Art JJS.'^^ZS^SS Urn ^ ^enusche 

mierung eines XohlenwasseSofTs, Sb2S?5?£ ESS*?"* ^ Abtrennung der 

than, dient und einen zylinderrinefbrmieen Stio^rfmn betreffend ^ Komponente, z. B. von Wasserstoff aus einem 

bdnh^dcrinkdJgBdSSSXiSS? 35 A^TC- ^ h ° her Selektivitat wd 
lung befMt ist Na-hauBenktH^p^v^ ysaiorpeu etsc ° ut - 35 Ausbeute. Durch die Abtrennung dieserXomponente noch 

rend die innere Begrenzung des SonTraSvof e^l" f 16100 ^ 111 auf ^ Seite Komponente verschieben, 
als WasserstoffabtSnmembrl Hohfft^ TT? S L ^ Positionier -g d - 

sprechend poroser, keramischer Rohrwand eebMet^ S ^^^Mwnbra^ im Reaktionsraum selbst konunt «- 
l^iichnJSde.Sfanb^ 40 ^^f^ ^d durch die Ver- 

Gr68enordnungv 0 n25mmundmenr T T g ? obJfase r-Membran e n kann bei gegebenem 
In der Patentschrift EP 0 228 885 Bl ist ein P,^ a„ , L ™ ^ me ^S^hsweise hohe Membranoberfla- 

eingangs genannten Art zur ^Sii vl SchwSwas nente^T^ AteB ™« "*«■ g^wiinschten Kompo 

serstoflfzwecks WaweBtofeewiimuMS^^^r^ « f 611 ^ V ^gung gesteUt werden. Der kompakte Reak- 

genannter RohrbundelreakSr^gSufS SS 5^1 TT *" ^ inte ^rten Hohlfaser- 

Bundel beabstandeter Reaktionsrohm JS™i- ^ Abtrennmembranen wirkt sich giinstig auf die Erzielung ra- 
Reaktionsraumbilde; m^^£^^^JSr ' bei ^^enden Lastbedingungen 

serstoffabtrennende Membran wirken als auch Z SSt so n£ BeSSft^ ^YT^f T^' W ° hSufig instati ^ 

tesKatalysatonnaterialenthalten Die WanddickTdfr S , L B f/ neb , s P^ asen ^uftreten. Insbesondfere ist der Reaktor 

^^wg^ln^u^V^^^,^^- Methanolreforrnierungsreaktor zur Gewinnung von Was- 

ein Vielfaches davon ^durchmesser betragt serstoff durch Wasserdampfreformierung von Methanol in 

Als ein spezieller Membrantyp zur selektiven Abt^nnnna ^^o^Uenbetriebenen Kraftfahrzeugen verwendbar. 

bestimmter ^KampoDentonT^dSS ^SSdS^Sf 55 UeftltT?, 113 ? 2 Weitergebildet - ^aktor 

MembrandiffusioTsind sogenannte HohSn bSS ^ f t ty sato ™ at ^ al M ^ Katalysatorschichtung 

wie sie z. B. in der Offenlfgungsschrift 1?< dT 8 6 i Si^ Ka ^f o^tschiittung oder einen 

und den Patentschriften US 4 175 153 US5 474 ,^ ^ u erkoi P er > m welche ^ d ^ Katalysatormaterial 

US 5.558.936 beschrieben ^ ^ HoUfi^'S^ ^ ebracht «to Katalysatormetallschaumkorper, 

eine porose Wandung, z B aus eine^ Ke^nS Td^rf ? m de f a " s dem ^ nietamschen Katalysatormaterial besteh{ 

material, durch die selektiv eine SS5S?£^LSr § n f 1 ^ ^ P ° r6SeD erStrecken ««* » 

misches hb,dmAmmu a d m yS^^S s ^: f ^nnag^ vorgebbarem Querabstand voneinan- 

werden beispielsweise zur^SJSi^dfctSSS n Katalysatorschichtung hindurch. 

Abtrennung von Wasserstoff aus ei£i2LS£SJ sinddie^ "u" 3 Weiter g ebildeten 

Gemisch vorgeschlagen. Die Hohlfasem teriSrSrff^ « ? ^^P 01 ^ 560 Hohlfasem aus einem Keramik- oder Glas- 

weiseDurchmesserinderGroSS^^^^^^ 65 ^ ae ^ ^ufgebaut und mit einer selektivitatssteigemden 

^^immttembiBwansm^S^S^^ ^ n B ^l lcht ^ versehen - d - *>■ das Metallmate- 
ken in der GroBenordnung yon 1 umMs went^ 1 ^7 BeSchlchtun g lst so g ewa h^ d ^ die Selektivitat 

s Mm dis wenige 100 um. der Abtrennung der gewiinschten Reaktionskomponente er- 
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hohtwird. In weitererAusgestaltung dieses Reaktors sind Reaktionsendproduktes in h°chreiner Form abge^t und 

eemaB Anspruch 4 Mittel i Erwarmen derporosen Hohl- uber die Innenkanale 3a der Hohlfasem 3aus dem Reakti- 

£em dwch Anlegen eineTSektrischen Spanning an deren onsraum 1 abgefuhrt und den BrennstofizeUen *igeleitet 

2^£Si vorgesehen. Dies reahsiert auf werden kann. Das restlicbe Reakuonsendprodukt 6 wd m 

SSS^Wte^BelLl^dBrHadfcTOwdtf 5 herkommlicher, nicht naher gezeigte, rWeise aus dem Reak- 

%£3*j£ZJL wahrend einer Startphase sehrrasch auf dotcom 1 abgefuhrt. Wie in der 

dne erbohte fiir eine effekuve Abtrennfunktion erforderli- zeigt,,ist die Hauptstromungsnchtung des durch deoBeakti- 

r^StuTg^rachtwerdeokonnen. onsraum binduirbgeleiteten ^^^p^ktes 4 

Eine Tvorteilhafte Ausfuhningsform der Erfindung ist in senkrecht zur Langsnchtong der Hohlfasem 3 gewahlL 

d^C?d«KHtdlt undiird nachfolgend beschrie- 10 Wenn ^ ^^^^^l 

aer ^c«-uu u B B absichtigt ist, wie dies bei der Wasserdampfreformierung 

Die Katalysatorscruchtung 2 enthalt ein fur die Durchfuh- erstoffzufuhr, was erne exotherme partielle Oxidationsreak 
rung der beabsichtigten katalytischen chemischen Reaktion tion ennoglicht H „ H f««RTn ^ h^Micr. 

EeeLetes Katalysatormaterial, z. B. ein Cu/ZnO/AUCV 20 Urn die Abtrennselekttvitat der Hohlfasem 3 be^gkch 
MaS I fiir den Fall einer Wasserdampfreformierung von der jeweils abzutrennenden Reakttonskomponente zu erho- 
M^ol^i^^ hen, sinddie Hohjfasern 

talvsatorpelletschuttung oder altemativ durch einen poro- tig, mitemermetallischenSchichtSb versehen, die eme sol 
sir kaSatoSekgten Tragerkorper aus Keramik, Glas, che Wirkung besitzt, wofur sich beispielsweise Metalle der 
SStoSSS^tSli desSn Poren das Katalysa- 25 Gruppen IVb, Vb und Vm sowie deren Legierungen oder 
tormaterial eingebracht ist, oder emen Metallschaumkorper erne feinporose Keramik daraus eignen 
mkkatalvtischer Wirkung gebildet sein, wobei in letzterem Die metaUische Beschichtung 3b der Hohlfasem 3 laBt 

SSl ein MetSi beinhaltet, das die sich zudemfur eine ^ ^SSSSS 

. , t . v, e nAL. n wotaivdert sem 3 nutzen. Hierzu sind die metalkschen Beschichtungen 

'l^SS^^^^E^^ 30 3b der einzelnen Hohlfasem 3 Jelektrisct parallel an einen 
karm m^SStions^um 1 ein gasfdmuges oder fliissiges nur schematisch angedeuteten Heizstromkxeis 7 angescUos 
.RSns^sgangsprodukt4emg!lei^ sen, der eine SpannungsqueUe 8 und ein J**™*™. 

en^hendekaLytischecherrlscheReakuonme Schaltelement 9 zum Em- und Ausschalter, ider He^ng be- 

tioSproduto urSsetzt werden, das eine gasformige inhaltet. Die Hohlfasem 3 sind dabei mit inrer metalhschen 
^Ms^nJue^^on^^^Korn- 35 Schicht 3b jeweils endseitig ^^jSS££ 
ponente 5 enthalt. Insbesondere laBt sich der Reaktor in ei- Heizspannungsquelle 8 verbunden, so dafi ) bei Sc°heBen ^ 
Kmbrennstoffzellenbetriebenen Kraftfahrzeug zur Gewin- Schalters 9 em Heizstrom durchdie ^^^. C ^. 
nung von Wasserstoff fur die Brennstoffzellen rnittels Was- 3b flieBt und dort ohmsche Warme erzeugL Danut konnen 
sSmofteformierung von flussig mitgefuhrtem Methanol die Hohlfasem beispielsweise wahrend einer Startphase m- 
wSSfTbeHLn L Reakionsausgangsprodukt 4 «r nerhalb weniger Sekunden auf ^J^J^^ 
einbereitetes WasserdampfTMethanol-Gemisch ist. Das Re- temperatur hegende Temperatur erwa^t werden be! der 
aSiorTendprodukt isTmdiesem Fall ein wasserstoffreiches die Dffiision der selektiv 

Gemisch, das jedoch unter anderem einen gewissen Anteil z. B. des Wasserstoffs .^"^^^ SStof^ 
an Kohlenmonoxid enthalt und daher nicht zur direkten Ein- gasgemischs, nut ausreichender Effektivitat erfolgt 
an K onlenmonoxia "™J*T a-eimet ist 45 Die Steuerung der oben speziell genannten Funkuonen 

SPe c3SrS ^usche^eStnd glZ R^tionsraum 1 als sowie der iibrigel ubHchen Reaktorfunktionen wird von ei- 
Mei^ Eln AbLung der gewiinschten ner geeigneten, nicht gezeigten ^^^^ 
RStloSSrrJonente 5 des durch die Reaktion im Reakti- ausgefuhrt, die hierzu entsprechend ausgelegt ist, wie sich 
onsraum 1 gebildeten Reakuohsefldproduktes Hohlfasem 3 dies fiir den Fachmarm versteht. _ rezeirten 

eSgebracht Typische Durchmesser der Hohlfasem 3 liegen 50 Es versteht sich des weiteren daB auBer demge^en 
MBereichzXheneimgenzehnMikrometembiseinige Beispiel weitere Re ^ ae ™ n ^ h d " 

MillimeterbeiWandstarkeninderGroBenordnung Vonetwa aktors moghch sind wobei sich ^3^maBe Reato- 
1 urn bis einige 100 urn. Die Hohlfasem 3 erstrecken sich ren nicht nur wie beschneben, ^SelrSfkSti 
akBiindel pa^aUel voneinander beabstandet durch den Re- rung von Mejanol, sondem fur behebige ^andere ka^yti 
aktionsraum 1 hindurch und durchdringen dabei die Kataly- 55 sche chemische ReakUonen verwenden lassen, m welchen 

kanntem Aufbau und Zusammensetzung, wobei letztere einem Reaktion sraum in em ^? nsend P^ d ^e- 
S abhaneie von der Art der selektiv abzutrennenden Re- setzt wird, das eine gasformige oder flussige rnittels den po- 

. die andereTBestand^Ue des Reakdonsendproduktes von 60 komponente enthalt. ^^^^^J^ 

-uB- durch die Hoblfaserwandune hindurch in den inneren den Reaktionsraum moghch, in welchen die HoMfasem m 

Kanal 3a der jeweiligen Hohlfaser 3 gelangen kann, von wo geeigneter Anzahl und Anordnung eingeoracnt sind. 

sie aus dem Reaktionsraum abgezogen werden kann. Im ge- _ . 

nannten Anwendungsfall der Wasserstoffgewinnung durch Patentanspruche 

Wasserdampfreformierung von Methanol in brennstoffzel- 65 , . , TJmsetzuns 

lenbetriebenenKraftfahrzeugen sind die Hohlfasem 3 dem- 1. kBS ^ tt ^^^Z^^. 

entsprechend selektiv wasserstoffdurchlassig ausgebildet, eines gasformigen oder fl ^"^™3?P 

so dkB der Wasserstoff von den restlichen Bestandteilen des produktes (4) in- em Reakuonsendprodukt, das eine 
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gasformige oder flussige, mittels Membrandiffiision 
selektiv abtrennbare Reaktionskomponente (5) enthalt, 
insbesondere zur Wasserdampfreformierung von Me- 
thanol, mit 

- einem Reaktionsrauiri (1) in den das Reaktions- 5 
ausgangsprodukt einstrombar ist und der eih ge- 
eignetes Katalysatormaterial .beinhaltet, dadurch 
gekennzeichnet, daB 

- in den Reaktionsraum porose Hohlfasem (3) als 
Membranen zur selektiven Abtrennung der Reak- 10 
tionskomponente (5) vom restlichen Reaktions- 
endprodukt (6) eingebracht sind. 

2. Reaktor nach Anspruch 1, weiter dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das Katalysatormaterial in einer Kataly- 
satorschichtung (2) vorliegt, die durch eine Katalysa- 15 
torpelletschiittung oder einen porosen, katalysatorbe- 
legten Tragerkorper oder einen katalytischen Metall- 
schaumkorper gebildet ist und durch die hindurch sich 
die porosen Hohlfasem (3) voneinander beabstandet 
erstrecken. 20 

3 . Reaktor nach Anspruch 1 oder 2, weiter dadurch ge- 
kennzeichnet^daB die porosen Hohlfasem (3) aus ei- 
nem Keramik- oder Glasmaterial bestehen und mit ei- 
ner abtrennselektivitatssteigemden metallischen Be- 
schichtung (3b) versehen sind. 25 

4. Reaktor nach Anspruch 3, weiter gekennzeichnet 
durch Mittel (7, 8, 9) zum Erwarmen der porosen Hohl- 
fasem (3) durch Anlegen einer elektrischen Spannung 
an deren metallische Beschichtung (3b). 
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